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論文内容要旨
第一章序論
 静電場中では原子分子の高リュードベリ状態はクーロンーシュタルクポテンシャルに支配さ
 れる。それにはポテンシャルバリアができる。その頂点はゼロ電場イオン化極限より低下する。
 そのエネルギー位置は古典的電場イオン化極限と呼ばれる。一次元のクーロンーシュタルクポ
 テンシャルでは,そのバリアの頂点より高エネルギー側は連続状態となり,低エネルギー側は
 離散状態になる。
 1977年にフランスのAradらがRb原子の光イオン化の実験で,古典的電場イオン化極限と
 ゼロ電場イオン化極限の間の連続状態と思われるエネルギー領域での光イオン化スペクトルに
 離散的構造を見い出して以来,古いテーマであるシュタルク効果が再び注目を集め,理論家も
 これに刺激されて実験事実を説明するための新しい理論がいくつか提出された。簡単な原子の
 静電場中での高リュードベリ状態の実験的研究は,レーザーを用いた一光子イオン化および段
 階的二波長イオン化,あるいは軌道放射光を用いた吸収スペクトルを観測の手段として多数行
 なわれてきた。ところが,多光子過程を利用しての知見はほとんど得られていない。アメリカ
 のKlotsとComptollが1985年に静電場で誘起されるCs原子の高リューードベリ状態を二光子
 共鳴三光子イオン化で観測した例が一件あるだけである。本研究は彼らとは独立に,ほぼ同じ
 時期に始められた。
 本研究の目的の第一は,古典的電場イオン化極限より低エネルギー側のりュードベリ状態に
 対する静電場の効果を,二光子共鳴三光子イオン化によって実験的に観測することである。禁
 制P系列が観測しやすいK原子を用いて実験を行った。第二の目的は古典的電場イオン化極限
 より高エネルギー側に誘起される共鳴状態を、一光子イオン化と非共鳴二光子イオン化によっ
 て系統的に観測し,共鳴状態の電子構造とその性質についての知見を得ることである。
 第二章実験装置と:方法
 加熱した原子線源からカリウム原子を分子流として真空槽中に噴き出させ,適当な電圧を印
 加した平行平板電極の間に通す。窒素レーザー励起の色素レーザー光の基本波を,そのカリウ
 ム原子線中に集光すると静電場中での多光子イオン化が起こる。一光子イオン化は倍波を使っ
 て観測した。生成したイオンは電場方向に加速されて電子増倍管で検出される。平行平板電極
 と飛行管および電子増倍管で飛行時間型質量分析器を構成している。電子増倍管の出力はボッ
 クスカーで平均化され,デジタル化されてマイクロコンピューターで処理される。カリウム原子
 線強度は表面電離検出器でモニターする。レーザー光強度は基本波に対してはジュールメーターで,
 倍波に対しては光電子増倍管でモニターする。またヨウ素分子の蛍光励起スペクトルも同時に測
 定して,波長校正のためのマーカーとして用いた。四種類の信号(イオン強度,レーザー光強
 度,カリウム原子線強度,ヨウ素分子の発光強度)のデータ収集を「司時に行う。
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 電場方向をz軸にとれば空間に座標軸を設定できるので,レーザーの偏光方向を指定した実
 験が可能になる。電場とレーザーの電気ベクトルの振動面が垂直の場合をσ偏光,平行の場合
 をπ偏光と呼ぶ。偏光方向を区別した実験で,異なった磁気量子数mの状態を励起できる。
 第三章静電場中における一電子系の理論的取り扱い
 今日では静電場誘起共鳴状態の性質はHarminの理論によって議論されるのが普通になっ
 ている。本論文においてもその理論を参考にした計算を行い,実験データの解析を試みた。そ
 の結果は随時図表にして示されているが,そのたび毎に計算方法についての説明を加えること
 は論旨の散逸を招く恐れがあるので,本章において理論的取り扱いについてまとめて述べた。
 第四章古典的電場イオン化極限より低位の準位に共鳴する多光子イオン化
 多光子イオン化においては,高リュードベリ状態のシュタルクサブレベルに共鳴する二光子
 共鳴三光子イオン化が起こる。最初の二光子吸収過程において光学的に許容なのはS系列とD
 系列である。P系列は波動関数のシュタルク混合によって誘起される。ピーク強度に対するシュ
 タルク混合の効果は非常に顕著であるのに対して,シュタルクシフトはD系列においてnが20
 以上になってようやく観測にかかる(1～2cm-1)程度で小さい。S系列とP系列の強度比が,
 σ偏光(⊥)ではP〉S,π偏光(Dでは逆にS>Pとなることが新たに見い出された。電場
 が強くなると誘起される禁制系列はP系列に限らず,全ての軌道角運動量'の系列が現れる。
 このことは高次のシュタルク混合が起こるために方位量子数」が良い量子数でなくなることを
 示している。Sakimotoの方法で計算したシュタルクマップに基づいた考察の結果,静電場によ
 る各系列の二光子共鳴三光子イオン化強度の顕著な変化は,シュタルクサブレベル間のシュタ
 ルク相互作用および電子を含んだイオン核と高リュードベリ電子の間の電子相関が原因である
 ことがわかった。
 第五章古典的電場イオン化極限より高エネルギー一側に誘起される共鳴状態
 従来から一光子イオン化等を用いて観測されてきた静電場誘起共鳴状態が,非共鳴二光子イ
 オン化によっても初めて観測された。以下の四種類の励起法;
 ①1φπ;π偏光による一光子イオン化
 ②1φσ;σ偏光による一光子イオン化
 ③2φπ;π偏光による二光子イオン化
 ④2φσ;σ偏光による二光子イオン化
 を用いて同じエネルギー領域を波長掃引し,得られた光イオン化スペクトルを比較した結果,
 磁気量子数mの選択律を多光子過程に単純に適用することはできないことがわかった。
 水素原子モデルで静電場誘起共鳴状態の電子構造について調べた。静電場中での水素原子の
 シュレディンガー方程式は回転放物面座標系(ξ,η,φ)で変数分離される。η運動ではポテン
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 シャルバリアを透過して無限遠方まで波動関数の伝播が可能であるため,イオン化現象はη運
 動が担う。シュタルクサブレベルのエネルギーを求めるためにξ,η運動それぞれにボーアーゾ
 ンマーフェノレトの量子化条件(WKB位相積分)を課す。一般化電場イオン化極限EI(=一2[
 (1一β)F]エ'2)がβの関数として与えられる。βが0のときのEIが古典的電場イオン化極限E。]
 (=一2Fi/2)となる。任意のβ(0<β〈1)に付随した準束縛状態は,β二〇の場合のポテンシャ
 ルバリアから見て高エネルギー側に存在する連続状態とエネルギー的に縮退する。そのため古
 典的電場イオン化極限よりも高エネルギー側の連続スペクトル領域の中にも離散的な構造が現
 れることになる。
 古典的電場イオン化極限より高エネルギー側を光励起する場合は,離散領域と連続領域を同
 時に励起することになる。そのときイオン化経路にはふたつの競合過程が考えられる。第一は
 トンネリングによる場合である。同じ主量子数11に属するサブレベルのうち,放物量子数nlの
 小さいサブレベルほどレベルはポテンシャルバリアの頂点から浅いところに存在する。従って
 同じnの多重項の中ではnlの小さいサブレベルほどトンネリングでイオン化しやすい。
 競合過程の第二は準束縛状態が連続状態と結合して自動イオン化する場合である。ゼロ電場
 イオン化極限に近いほど相互作用する連続状態の数が多くなる。そのためにゼロ電場イオン化
 極限に近いピークほど非対称性が増してブロードになり,顕著なFanoプロファイルを示すよ
 うになる。
 水素原子モデルでバリア透過強度を計算してトンネリング寿命を見積った。それによって一
 般化電場イオン化極限に最も近いサブレベルが最もトンネリングでイオン化しやすいというこ
 とが定量的に確認された。大部分のシュタルクサブレベルは長寿命であるので,トンネリング
 でイオン化しにくく,観測にかかりにくい。そのため古典的電場イオン化極限より高エネルギー
 側では,実測スペクトルのピークの数はシュタルクサブレベルの数よりも大幅に少なくなる。
 1φπスペクトルとm二〇での状態密度の計算結果の比較から,1φπ励起では△m=0の選択
 律に従って光励起が起こっていることが確認された。1φσスペクトルとm=1での状態密度の
 計算結果の比較から,1φσ励起では△m=±1の選択律に従って共鳴状態への光励起が起こっ
 ていることが確認された。2φπ励起の実測スペクトルと状態密度の計算結果の比較から,2φπ
 スペクトルにはIml二1の成分も含まれていることがわかった。2φσ励起の場合もImI=1
 の状態が励起されていることがわかった。
 二光子励起の場合にlmI=1の状態も励起されるという事実は,非共鳴二光子吸収過程の
 仮想的中間状態にスピンー軌道相互作用を考慮することによって定性的に説明される。結局,
 二光子過程で励起される終状態はπ偏光の場合にはImI二〇,1であり,σ偏光の場合には
 lml=0,1,2であることが判明した。
 第六章結論および総括
 (1)古典的電場イオン化極限より低エネルギー側では,高リュードベリ状態のシュタルクサブ
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 レベルに共鳴する二光子共鳴三光子イオン化を観測した。
 H弱い電場でも禁制P系列が誘起される。多光子イオン化のピーク強度に対するシュタ
 ルク混合の効果は顕著である。
 1-2禁制遷移が許容遷移より強いエネルギー領域がある。
 1-3S,P系列の強度がレーザーの偏光方向に依存して逆転する。
 1-4各系列の強度分布の電場依存性は,量子欠損を考慮した擬似交差のあるシュタルクマッ
 プを用いて定性的に説明できる。
 (2)古典的電場イオン化極限より高エネルギー側の領域で,連続状態に埋もれた静電場誘起共
 鳴状態を非共鳴二光子イオン化によっても観測し,一光子イオン化と併せて詳細に比較した。
 2-1実験室で容易に得られる比較的弱い電場でも観測できる。
 2-2非共鳴二光子イオン化による測定としては最初のものである。
 2-3一光子イオン化スペクトルと二光子イオン化スペクトルの構造の違いを見い出した。m
 の選択律を単純には二光子イオン化に適用できないことがわかった。
 (3)WKB法でシュタノレクサブレベルのエネルギー準位を計算して静電場誘起共鳴状態の電子
 構造を明らかにし,Harmin理論に基づいてバリア透過強度を計算して1・ンネリング寿命を
 見積り,状態密度を計算して実測スペクトルの同定を試みた。
 3-1古典的電場イオン化極限より高エネルギー側ではβ毎にポテンシャルが幾重にも重な
 ることから,連続状態と思われる中にも離散的構造が現れる。
 3-2同じ主量子数のシュタルクサブレベルのうち,トンネリング寿命の最も短い状態が主に
 光イ.オン化スペタトルに寄与する。
 3-3ポテンシャルバリアの頂点より高エネルギー側でも量子力学的効果のため光吸収に寄
 与するレベルがある。
 3-4イオン核の効果で異なったβに属する準束縛状態と連続状態とが結合して自動イオン
 化し,ブロードで非対称なプロファイルを与える。特に多くの連続状態と結合する場合は
 非対称性が顕著になる。
 3-51φπ,1φσ励起ではスピンー軌道相互作用が無視できる高リュードベリ状態を直接励
 起するため,mの選択律に従う。
 3-62φπ,2φσ励起ではスピンー軌道相互作用が無視できない低位の励起状態が仮想的中
 間状態となるため,それを実際には経由していないにも関わらず,その性質がスペクトル
 に反映する。
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 論文審査の結果の要旨
 原子分子に電場を加えるとStark効果によってエネルギーレベルが低下することは良く知
 られているが,水素原子やアルカリ原子の外殻電子を励起して生じる高リュードベリ状態のイ
 オン化は弱い電場でもその影響を強く受ける。電場によるイオン化エネルギーの低下はその古
 典的電場イオン化極限を境に高エネルギー側の連続状態と低エネルギー側の離散状態に区分す
 る。アルカリ原子のレーザー光イオン化実験では,この連続状態の中にも離散的構造が見い出
 され,現在多くの関心を惹いている。本論文はこのような状況の中でカリウム原子線にレーザー
 光を照射して多光子イオン化実験を行い,Stark効果の影響を研究したものである。
 第一章序論に続いて,第二章ではその実験方法と装置について述べているが,本研究のため
 に特別に自作した測定器についても多く記述している。第三章は本研究のデータ解析の基礎に
 なるHam]hlの理論についてまとめている。実験結果の解析は第四章と第五章に古典的イオン
 化極限より低いエネルギー準位に共鳴する多光子イオン化と高エネルギー側に誘起される共鳴
 状態に分けて行っている。
 第四章は,低エネルギー側の離散状態において,高リュードベリ状態のシュタルクサブレベ
 ルに共鳴する二光子共鳴三光子イオン化の観測結果を述べているが,二光子吸収過程において
 光学的に許容なS,D系列の他に禁制P系列が波動関数のシュタルク混合によって誘起される
 ことを見出している。そしてS系列とP系列の強度比がσ偏光とπ偏光で逆転する新事実を
 発見している。また,静電場を加えてゆくことによって起こる各系列のイオン化強度の変化の
 原因は,量子欠損理論を取り入れた崎本の計算方法でシュタルクマップを求めて考察した結果,
 シュタルクサブレベル問のシュタルク相互作用およびイオン核と高リュードベリ電子の間の電
 子相関によると示唆している。
 第五章では古典的電場イオン化極限より高エネルギー側に誘起される共鳴状態について結果
 と考察を述べている。従来この共鳴状態は一光子イオン化を用いて観測されてきたが,本研究
 では非共鳴二光子イオン化によっても観測されることを初めて示した。そして,一光子π偏光
 (1φπ),一光子σ偏光(1φσ),二光子π偏光(2φπ),二光子σ偏光(2φσ)の四種類の励起法
 を用いて得られたイオン化スペクトルを比較し,磁気量子数mの選択律が多光子過程には単純
 に適用できないことを示した。
 実験で得られた連続状態中の共鳴スペクトル線を同定するために,本研究では水素原子モデ
 ルに対するHarminの理論を用いて静電場誘起共鳴状態の電子構造について詳しく調べてい
 る。その理論では回転放物面座標系(ξ,η,φ)で変数分離され,n1とn2の放物量子数が用い
 られる。そして一般化電場イオン化極限を変数分離定数βの関数として与えている。主量子数
 と放物量子数の間にはn二n1+112+lml+1の関係があり共鳴線は(n,n1,n2)で指定される
 はずである。計算から共鳴線幅が求まり,準束縛状態がトンネリングでイオン化するまでの寿
 命を推定することができる。計算結果は,大部分のシュタルクサブレベルが長寿命で観測され
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 そうにないのにたいして,一般化電場イオン化極限近傍のレベルは短寿命でイオン化され易い
 ことを示した。そのようなサブレベルを用いると実験で観測された共鳴スペクトルはかなり良
 く説明できることが判明した。スペクトル線の同定からは,1φπ励起では△m=0の選択律が,
 1φσ励起では△m=±1が成立していることが判明したが,二電子励起ではIm卜1の成分が
 含まれている。これは非共鳴二光子吸収過程の仮想的中間状態にスピンー軌道相互作用を考慮
 することによって定性的に説明でき,2φπ励起の終状態はImI=0,1であり,2φσ励起では
 lmI=0,1,2であることを明らかにした。
 以上本論文は,レーザー励起で生ずるアルカリ原子の高リュードベリ状態に対する静電場効果
 について多大の知見を加えたもので,著者が自立して研究活動を行うのに必要な高度の研究能
 力と学識を有することを示している。よって寺岡有殿提出の論文は,理学博士の学位論文とし
 て合格と認める。
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